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論文内容の要旨
合成高分子の廃棄物処出が社会問題化し，その解決法のっとして生分解性高分チ材料の開発への期待
が高まっている。本研究では，酸無水物とオキシラン類との開環共重合およびその共重合体の鎖延長，さ
らにはポリエーテルとの重縮合で脂肪ー侠ポリエステルおよびコポリエステルエーテルを合成し得られた
ポリマーの組成.分下量，熱特性，物開特性，モルホロジーおよび牛.分解件ーについて評価するとともに生
分解速度制御の可能性について検討したの
マグネシウムジエトキシドを開始斉1)として.T.!t水コハク椴 (SA)とエチレンオキシド CE0)から合
成したコポIJCSA/EO)の末端は，ホ酸長とカルボキシル基からなり存易に鎖延長や他のポリエーテ
ルとの重縮合を行うことができる。コポリ (SA/EO)のSA含量を41から49モル%まで増加させると.
酵素加水分解性が低下し融点は上昇ーした。鎖延長したコポリ CSA/E 0)フィルムの結晶化度は. SA 
含抵の41からiJ9モル%までの変化に伴い24から28%までしか変化しなかった。また， X線小角散乱からこ
れらのポリマーフィルムがラメラ積層構造を有し SA合誌の41から49モル%への増加に伴いラメラ間距
離は 130から90λまで減少することが明らかになった。したがって，このラメラ間距離が酔素加水分解性
を左右し性分解速度制御の可能性の鍵となると思われる。コポ 1) CSA/EO)とボリエーテルとの重
鮒合で，多成分系のブ、ロックコポリエステルエーテルを合成した。特に，ポリプロピレングリコール(分
チ単1000)とのプ、ロックポリマーは，生分解性をむし引張試験での伸びが 500%以上にも達し低密度ポリ
エチレンと同等な物性を有したの
鎖延長したコポリ CSA/EO)およびコポリ (SA/E 0)とプルロニック(ポリプロピレングリコ
ールとポリエチレングリコールからなるブロック共有雪合体)との重縮合で合成したブロック共電合体の-
麗類のポリマーの士中およひ'海水中での分解性を評価し，酵素加水分解試験や活件ー汚泥による分解試験の
結束と比較したのその結束，士中での分解速度が海水中に比べ速いこと，また. SA含量の小さいもの
(42ないし43モル%)がナ中で分解されやすく，活性汚泌による分解試験の結果とーー致することが明らか
になった。
論文審査の結果の要旨
合成高分子は有用な素材として大量に使用されているが，使用後の廃棄物としての処理が大きな問題と
なっている。廃棄物処町の検討と同時に.使用時には必要な物件をもち.使用後には自然界で分解する牛ー
分解性高分子の開発が求められている。使用時の要求と~分解性の条件は相反する場合が多いことから，
~分解性高分子の開発においては生分解性ばかりではなく高分下茶材としての使聞を考えた物性の評価も
-47 -
不可欠であるc
本論文の著者は，これらの点を考慮し無水コハク般 (SA)とエチレンオキシド (E0)を用いてコポ
リエステルの合成を行っている。その結果，生成コポリマーのSA含量が41モル%から49モル%までわず
かに変化しでも， 1)パーゼによる酵素加水分解性および融点は著しく変化することを見出した。しかし
反応条件を変えても分子量が十分高い生成物が得られないため，ポリエステルの末端基を利用した鎖延長
反応およびブロック共重合体生成により成膜可能な高分子量ポリマーを得ている。鎖延長したコポリエス
テルのフィルムでは. SA含量が41モル%から49モル%に増加しでも結品化度は24%から28%に増加する
のみであるが，ラメラ間距離は 130Aから9uAへと明らかに減少することを見出している。さらに，この
ラメラ間距離が.酵素加水分解性を左右する重要な悶子であると考えている。コポリ (SA-EO)とポ
リプロピレングリコール(分子量1000)との重縮合で合成したコポリエステルエーテル構造のブロック共
電合体は，生分解性を有し引っ張り試験での伸びは，低密度ポリエチレンに匹敵することを明らかにして
いるo さらに.コポリ CSA-EO)とポリプロピレングリコール/ポリエチレングリコールプロック共
璽合体および鎖延長したコポリ (SA-EO)とポリプロピレングリコール/ポリエチレングリコールプ
ロック共重合体の2種類の組み合せで重縮合によりブロック共重合体を合成し土中および極水中での分
解性の評価を行っている。その結果.士巾での分解は海水中より早く，活件ー汚泥による分解の結果と，致
して. SA含量が42~43モル%と少ない場合に土中での分解がもっとも進みやすいことを明らかにしてい
る。
このように，本研究では生分解性ポリエステルおよびポリエステルエーテルを合成し酵素加水分解性と
ラメラ借造との関係の詳細を明らかにし実験室および自然条件下での分解性の評価についても検討して
おり.応用化学なかでも高分子化学の発展に寄与するところが大きいと判断する。よって，本論文の著者
は博士(工学)の学位を授与される資格があるものと認めるの
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